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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

@ Reformierungsreaktor nnit katalytischer Brennereinheit 

@ Die Erfindung bezieht sich auf einen Reformierungsre- 
aktor mit einer Reformerstufe zur Umsetzung eines Aus- 
gangsstoffgemischs in ein Reformatprodukt mittels einer 
endothermen Reformlerungsreaktlon, mIt einer CO-Shift- 
stufe zur Umwandlung von im Refornnatprodukt enthalte- 
nem Kohlenmonoxid in Kohlendioxid iiber die CO~Shif- 
treaktlon und mit einer katalytischen Brennereinheit zur 
Warmeerzeugung durch katalytische Verbrennung eines 
Brenngases, wobei die Brennereinheit einem mit der Re- 
formerstufe in Warmekontakt stehenden Heizbereich und 
einen dem Heizbereich vorgeschalteten, mit der CO-Shift- 
stufe in Warmekontakt stehenden Kuhlbereich mit gegen- 
uber dem Heizbereich geringerer Verbrennungskatalysa- 
toraktivitat beinhaltet. 

ErfindungsgemafS wird das Brenngas im Gegenstrom zu 
I dem die CO-Shiftstufe durchstromenden Reformatpro- 
dukt und zu dem die Reformerstufe druchstromenden 
Ausgangsstoffgemisch durch den Kuhlbereich und den 
anschliel^enden Heizbereich hindurchgeleitet. 
Verwendung z. B. zur Wasserdampfreformierung von Me- 
thanol in Brennstoffzellenfahrzeugen. 
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Beschreibung 



Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf einen Refor- 
mierungsreaktor nach dem Oberbegriff des Anspruchs 1. 
Der Reaktor beinhaltet eine Reformerstufe zur Umsetzung 5 
eines Ausgangsstoffgemischs in ein Reformatprodukt, eine 
CO-Shiftstufe zur Verringerung der CO-Konzentration im 
Refonnatproduid; und eine katalytische Brennereinheit, die 
mit einem Heizberdch mit der Reformerstufe und mit einem 
dem Heizbereich vorgeschaltetem Kiihlbereich mit der CO- 10 
Shiftstufe in Wannekontakt steht. Im Kuhlbereich weist die 
Brennereinheit eine gegenilber dem Heizbereich geringere 
Brennerkatalysatoraktivit^t auf. Vorzugsweise ist die Bren- 
nerkatalysatoraktivitat im KUhlbereich gleich null, B. da- 
durch, daB nur der Heizbereich mit eotsprechendem Ver~ 15 
bremiungskatalysatormaterial belegt ist, wahrend der Kiihl- 
bereich katalysatorfirei bleibt. Derartige Reaktoren eignen 
sich beispielsweise zur Wasserdampfreformiemng von Me- 
thanol in einem BrennstoffzeUenfahrzeug, urn den zum Be- 
trieb der Brennstoffzellen benotigten Wasserstoff aus flussig 20 
mitgefiihrtem Methanol an Bord zu erzeugen. 

In der Patentschrift BP 0 529 329 Bl ist ein Reformie- 
rungsreaktor dieser Art in Plattenstapelbauweise oiSenbart, 
der insbesondere zur endothermen Reformierung von Stadt- 
gas dient, urn das entstehende, wasserstofi&ciche Reformat- 25 
gas einem stationSren PhosphorsHure-Brennstoffizellensy- 
stem zuzufiihren, wie es in Hotels, Appartements und Kim- 
kenhausem Verwendung findet. Zwischen Reformerstufe 
und CO-Shiftstufe ist bei diesem Reaktor eine Warmeilber- 
t^agerstufe vorgesehenTin welcher das aus der Reformer- 30 
stufe austretende Reformatgas vor Eintritt in die CO-Shift- 
stufe unter Abklihlung das der Reformerstufe zugefiihrte 
Stadtgas erwarmt. In der Reformerstufe steht eine mit Re- 
formierungskatalysatormatedal belegte Refoxmerschicht 
mit einer mit Verbrennungskatalysatormaterial belegten 35 
Heizschicht der Brennereinheit in WSrmekontakt Dieser 
Heizschicht wird Luf t zugefOhrt, die zuvor durch eine erste 
katalysatorfireie Kuhlsch icht der CO-Shiftstufe h indurc h ge- 
latiTwd/SlF^BTiiSFtoffWdiF^^^ 

heit dient das Anodenaustrittsgas des Brennstoffzeilensy- 40 
stems, wobei dieses Gas hierzu zunachst durch eine zweite 
Kuhlschicht der CO-Shiftstufe hindurchgeleitet und von 
dort in eine Brennstoffzufiihrschicht der Reformerstufe ein- 
gespeist wird. Die Brennstoffzufiihrschicht steht mit der 
Heizschicht uber eine gelochte Platte in Verbindung, durch 45 
deren Offnungen der Brennstoff gleichmaBig verteilt in die 
Heizschicht gelangt und dort nut der Lufit verbrannt wird, 
die im Gleichstrom zum durch die Reform^chicht biin- 
durchgeleiteten Stadtgas durch die Heizschicht stromt. In 
der CO-Shiftstufe steht eine mit geeignetem CO-Shiftkata- 50 
lysatormaterial belegte CO-Umwandlungsschicht, in wel- 
cher die exotherme CO-Shiftreaktion stattfindet, mit den auf 
beiden Seiten angrenzenden Kiihlschichten in Warmekon- 
takt, durch welche die Luft und das zu verbrennende Brenn- 
stoffzellen-Anodenaustrittsgas voneinander getrennt als 55 
Kiihlstrome im Kreuzstrom zum durch die CO-Umwand- 
lungsscbicht strdmenden Reformatgas hindurchgeleitet wer- 
den. 

Der Erfindung liegt als technisches Problem die Bereit- 
stellung eines Reformierungsreaktors der eingangs genann- €0 
ten Art zugrunde, der sich kompakt bauen laBt, ein ausrei- 
chend CO-armes Reformatprodukt liefert und sich insbeson- 
dere auch fiir mobile Anwendungen, wie z. B. in einem 
BrennstoffzeUenfahrzeug, eignet. 

Die Erfindung lost dieses Problem durch die Bereitstel- 65 
lung eines Reformierungsreaktors mil den Merkmalen des 
Anspruchs 1. Bei diesem Reaktor wird das Brenngas, d, h, 
das brennbare Gasgemisch fiir die katalydsche Brennerein- 



heit, im Gegenstrom zu dem die CO-Shiftstufe durchstro- 
mendea Reformatprodukt und zu dem die Reformerstufe 
durchstromenden Ausgangsstoffgemisch durch den Kiihlbe- 
reich und den anschHeBenden Heizbereich der katalytischen 
Brennereinheit hindurchgeleitet. Zur Ausubung der Heiz- 
fiinktion ist der Heizbereich mit einem Verbrennungskataly- 
satormaterial belegt, mit dem eine ausreichende Brennerka- 
taiysatoraktivitat bereitgestellt wird. Demgegeniiber ist der 
Kuhlbereich mit geringerer Brennerkatalysatoraktivitat aus- 
gelegt, wobei er z. B. vollig ohne Katalysatorbelegung reali- 
siert sein kann, so dafi dann in diesem Bereich noch keine 
Verbrennungswarme erzeugt wird. 

Diese Brenngasfuhrung nach dem Gegenstromprinzip er- 
mdgHcht eine veigleichstdse effektive Kuhlung der CO- 
Shiftstufe, was einen kompakten Aufbau derselben und da- 
mit des Reaktors insgesamt erlaubt, wozu des weiteren bei- 
tragt, dafi das Brenngas als einheitlicher Kiihlstrom, d. h. der 
Brennstoff und das sauerstofifhaltige Gas in bereits gemisch- 
ter Form, durch die CO-Shiftstufe gefiihrt wird. Die Gegen- 
stromung des Bremigases in dem mit der Reformerstufe in 
Warmekontakt stehenden Heizbereich ist fiir das Kaitstart- 
verhaiten vorteilhaft, da die Eingangsseite der Reformer- 
stufe dadurch bdm Starten am stMrksten beheizt wird und 
auf diese Weise schnell die fiir die Reformierungsreaktion 
notige Betriebstemperatur eireicht. Eine hohe Betriebstem- 
peratur in der Reformerstufe ist wilnschenswert, um selbige 
mit hoher Belastung betreiben und damit bei gegebener, 
kompakter Bauform einen hohen Reformierungsumsatz er- 
zielen zu konnen. Die Reformerstufenausgangsseite, die 
aufgrund des Gegenstromprinzips mit der Eintrittsseite des 
Heizbereichs in Warmekontakt steht, wird entsprechend we- 
niger stark beheizt. Damit wird dort eine erwlinschte Tem- 
peraturabnahme im Ubergangsbereich zur CO-Shiftstufe 
eingeleitet, mit der das Shiftgasgleichgewicht im Reformat- 
produkt zugunsfcen eines niedrigen CO-Anteils verschoben 
wird. Sp^estens am Austritt der CO-Shiftstufe kann da- 
durch die CO-Konzentration im Reformatprodukt auf einen 
ausreichend niedrigen Wert gebracht werden, wobei die CO- 
' ShifEeakMon gleichzeitig die Wasserstoffaus beutelindla- 
mit den Gesamtwirkungsgrad des Reaktors erhoht. Da somit 
die CO-Konzentration am Ausgang der CO-Shiftstufe be- 
reits relativ gering ist, braucht eine bei Bedarf nachgeschal- 
tete Gasreinigungsstufe zur weiteren CO-Minderung, wie 
Z.B. eine CO-OJidationsstufe. kein besonders hohes Lei- 
stungsvermogen zu besitzen und lafit sich daher ebenfaUs 
kompakt bauen. 

Ein nach Anspruch 2 weitetgebildet^ Reformierungsre- 
aktor erlaubt einen besonders kompakten Systemaufbau, in- 
dem die Reformerstufe und CO-Shifstufe in einen gemein- 
samen Reaktionsraum integriert sind, wobei dieser mit ei- 
nem stromaufwartigen Teil mit dem Heizbereich und mit ei- 
nem stromabwartigen Teil mdt dem Kuhlbereich der kataly- 
tischen Brennereinheit in Warmekontakt steht, so dafi der 
stromaufwartige, beheizte Reaktionsraumteil die Reformer- 
stufe und der stromabwartige, gekiihlte Reaktionsraumteil 
die CO-Shiftstufe bildet. Es versteht sich, dafi bei dieser in- 
tegralen Bauweise die Reformiemngsfiinlmon der Refor- 
merstufe stufenlos in die CO-Minderungsfiinktion der CO- 
Shiftstufe iibergehen kann. 

Bei einem nach Anspruch 3 weitergebildeten Reformie- 
rungsreaktor sind der Ktihlbereich und der Heizberdch der 
katalytischen Brennereinheit in einen gemeinsamen Brenn- 
raum integriert. Eine Kombination mit einer Integration von 
Reformerstufe und CO-Shiftstufe in einem gemeinsamen 
Reaktionsraum gemaB Anspruch 2 ermoglicht eine beson- 
ders kompakte Reaktorbauform. 

Eine vorteHhafte Ausfiihrungsform der Erfindung ist in 
der Zeichnung dargestellt und wird nachfolgend beschrie- 
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ben. 

Die einzige Figiir zeigt eine schematische Langsschnitt- 
ansicht durch einen Reformierungsreaktor. 

Der gezeigte Reformierungsreaktor beinhaltet einen Re- 
aktionsraum 1, der in nicht naher gezeigter Weise mit einem 5 
Katalysatormaterial belegt ist, das die beabsichtigte Refor- 
mierungsreaktion eines Ausgangsstoffgemischs 2 in ein Re- 
formatprodukt katalysiert und zudem als COShiftkatalysa- 
tor geeignet ist. Der Reaktor kann insbesondere in mobilen 
Anwendungen, wie in Brennstoffzellenfahrzeugen, zur 10 
Wasserdamp&eformierung von Methanol eingesetzt wer- 
den, wobei dann als AusgangsstolSgemisch 2 ein Methanol/ 
Wasserdampf-Gemisch in den Reaktionsraum 1 eingeleitet 
wird. Geeignete Katalysatormaterialien fiir die gleichzei- 
tige, temperaturabhangige Katalysierung der Refonnie- 15 
rungsreaktion von Methanol und der CO-Shiftreaktion sind 
an sich bekannt und werden z. B. in Form einer Peiletschiit- 
tung Oder emcr Innenwandbeschichtung in den Reaktions- 
raum 1 eingebracht 

Der Reaktionsraum 1 stebt mit einem Brennraum 3 einer 20 
katalytischen Brennereinbeit iiber cine Trennwand 4 in fla- 
chigem Warmekontakt. Dem Brennraum 3 wird em kataly- 
tisch zu verbrennendes Brenngas 5 im Gegenstrom zu dem 
in den Reaktionsraum 1 eingespeisten Ausgangsstoffge- 
misch 2 zugeftihrt, d. h. das Brenngas 5 tritt auf deijenigen 25 
Seite in den Brennraum 3 ein, auf welcher das durch die Re- 
formierungsreaktion erzeugte Reformatprodukt 6 aus dem 
Reaktionsraum 1 austritt, wahrend die Verbrennungsgase 7 
den Brennraum 3 auf der gegenCiberliegenden Seite verlas- 
sen, an welcher das Ausgangsstofifgemisch 2 dem Reakti- 30 
onsraum 1 zugeftihrt wird. Der Brennraum 3 ist nur in einem 
stromabwartigen Teil 11 mit einem geeigneten Verbren- 
nungskatalysatormaterial 8 in Form einer Wandbeschich- 
tung auf der entsprechenden Seite der Trennwand 4 belegt, 
wahrend der ubrige, stromaufwartige Teil 9 des Brennraums 35 
3 frei von Katalysatormaterial ist. Da somit in diesem strom- 
aufwartigen TeU 9 des Brennraums 3 keine Verbrennung 
stattfindet, bUdet dieser einen Kiihlbereich, durch den das 
Brenngas 5 als Kiihlstrom fiir den angrenzenden Teil 10 des 
Reaktionsraums 1 hindurchstromt. liingegen bildet der 40 
stromabwartige Teil 11 des Brennraum 3 einen Heizbereich, 
in welchem das zugefuhrte Brenngas unter der Wirkung des 
Verbrennungskatalysators 8 verbrannt wird. Die im Heizbe- 
reich 11 dadurch erzeugte Verbrennungswarme heizt den an- 
grenzenden, stromaufwartigen Teil des Reaktionsraums 12. 45 

Die Systemauslegung ist nun so gewahlt, daB der strom- 
aufwartige Teil 12 des Reaktionsraums 1 eine Reformer- 
stufe bildet, die vom Heizbereich U der katalytischen Bren- 
nereinbeit auf eine zur Durchf iihrung der Reformierungsre- 
aktion optimale, hohere Temperatur aufgeheizt wird, wah- 50 
rend der anschlieBende, stromabwartige Teil 10 des Reakti- 
onsraums 1 eine COShiftstufe bildet, die durch den Kiihl- 
bereich 9 der Brennereinbeit auf einer niedrigeren Tempera- 
tur als die Reformerstufe 12 gehalten wird. Die niedrigere 
TbmperatoverschiebtdasGleichgewichtderCO-Shiftreak- 55 
tion zu Ungunsten von Kohlenmonoxid, so daB in der CO- 
Shiftstufe 10 der COAnteil im gebildeten Reformatprodukt 
verringert wird und gleichzeitig der Refonnierungsumsatz 
vervoHstandigt werden kann, soweit noch nicht umgesetztes 
Ausgangsstoffgemisch in die COShiftstufe 10 gelangt. Das 60 
Reformatprodukt 6 verlaBt somit die CO-Shiftstufe 10 und 
damit den Reaktionsraum 1 mit hohem WasserstoffanteH 
und ausreichend geringer CO-Konzentralion. Durch die 
Verschiebung des Shiftgasgleichgewichtes erhoht sich zu- 
dem die Wasserstoffausbeute, was dem Wirkungsgrad des 65 
gesamten Reaktors zugute kocamt. Im Fall der Wasser- 
dampfireformierung von Methanol kann das im wesenflichen 
aus Wasserstoff bestehende Reformatprodukt 6 dem Ano- 



denteil eines BrennstoffzeUensystems als BrennstofiF zuge- 
fiihrt werden, wobei es zuvor nach Bedarf einer weiteren 
Gasreinigung zur CO-Reduzierung unterzogen wird, z. B. 
durch eine CO-Oxidationsstufe oder eine selektive Wasser- 
stoffabtrennstufe. Vorzugsweise Icann auch die Brennerein- 
beit selbst als CO-Oxidationsstufe ausgefiihrt werden, wo- 
bei in diesem Fall das Reformatprodukt vor dem Eintritt in 
das BremistofifzeEensystem der Brennereinbeit zur CO-Re- 
duzierung zugefuhrt wird. 

Ersichtiich besitzt der gezeigte Refomaierungsreaktor 
eine sehr kompakte Bauform, die bei gegebenem, geforder- 
tem Leistungsvermogen wenig Einbauraum benotigt und 
mit geringem Gewicht reaHsierbar ist, so daB er sich beson- 
ders gut fiir mobile Anwendungen eignet. Reformerstufe 12 
und nachgeschaltete CO-Shiftstufe 10 sind in einem ge- 
meinsamen Reaktionsraum 1 integriert, wobei sich je nach 
Systemauslegung ein mehr oder weoiger breite. in der Figur 
gestrichelt symbolisierter Ubergangsbereich 13 ergibt, in 
welchem in Gasstromungsrichtung die Reformierungsakti- 
vitat abnimmt und die CO-Shiftumwandlungsaktivitat zu- 
nimmt Dieser tJbergangsbereich 13 wird durch den eben- 
falls gestrichelt markierten tJbergangsbereich 14 zwischen 
katalysatorfreiem Kuhlbereich 9 und katalysatorbelegtem 
Heizbereich 11 des Brennraums 3 definiert. 

Lage und Breite des Ubergangsbereichs 13 zwischen Re- 
formerstufe 12 und CO-Shiftstufe 10 konnen somit je nach 
Anforderung durch entsprechende Auslegung des Brenn- 
raum-Kiihlbereichs 9 und dessen Ubergangs 14 zum Heiz- 
bereich 11 in gewunschter Weise eingesteUt werden. Alter- 
nativ zur gezeigten, volligen Katalysatorfreiheit des Kiihl- 
bereichs 9 ist es hierbei moglich, diesen ebenfalls mit Ver- 
brennungskatalysatormaterial zu belegen, jedoch schw^cher 
als den anschlieBenden Heizbereich 11. Dabei kann die ge- 
ringe Verbrennungskatalysatorbelegung im Kuhlbereich 9 
gleichmaBig oder auch inhomogen so gewahlt werden, daB 
die Verbrennungskatalysatoraktivital zum Heizbereich 11 
bin stetig zunimmt. 

.Das fur den Reaktor gewahlte Gegenstromprinzip von 
Brenngasstromung 5 einerseits und zu reformierendem Aus- 
gangsstofifgemisch 2 andererseits ist zudem fur das Kalt- 
startverhalten vorteilhaft. Denn nach dem Kaltstart erwarmt 
sich der austrittsseitige Teil des Brennraums 3 am schneU- 
sten, da dieser Teil zusatzlich vom stromaufw3rts entstande- 
nen, heiBen Verbrcnnungsabgas 7 aufgeheizt wird, so daB 
dementsprechend der eintrittsseitige Teil der Reformerstufe 
12 sehr schneE die zur Durchfuhrung der Reformierungsre- 
aktion erforderliche Betriebstemperatur erreicht und dort 
rasch der ReformierungsprozeB einsetzt. 

Es versteht sich, daB neben dem oben beschriebenen Bei- 
spiel weitere Realisierungen des erfindungsgemaBen Refor- 
mierungsreaktors moglich sind. So konnen Reformerstufe 
und CO-Shiftstufe unterschiedllche Katalysatormaterialien 
enthalten. AuBerdem konnen statt der gezeigten integrierten 
Systemauslegung die Reaktionsraume der Reformerstufe ei- 
nerseits und der CO-Shiftstufe andererseits raumlich von- 
einander getrennt und iiber eine Verbindungsleitung verbun- 
den sein. In gleicher Weise konnen dem Kiihlbereich einer- 
seits und dem Heizbereich der katalytischen Brennereinbeit 
andererseits raumtich getrennte, uber eine Verbindungslei- 
tung verbundene Warmeiibertragerraume zugeordnet sein. 
Weiter versteht sich, daB der Reaktor neben der gezeigten 
plattenformigen Bauart von jeder anderen herkommlichen 
Bauart sein kann, insbesondere auch vom Rohrbiindeltyp 
Oder voo zylir>drischem Aufbau. In aHen FaUen wird eine 
Gegenstromfuhrung des Brenngases relativ zum zu refor- 
mierenden Ausgangsstoffgemisch mit den genannten Vor- 
teilen insbesondere auch hinsichtlich Erzielung einer kom- 
pakten Reaktorbauform beibehalten. 
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Patentanspruche 

1. Refonnierungsreaktor, insbesondere zur Wasser- 
dampfreformierung von Methanol in einem Brenn- 
stoffzellenfahrzeug, mit 5 

- einer Reformerstufe (12) zur Umsetzung eines 
Ausgangsstoffgemischs (2) in ein Reformatpro- 
dukt ndttels einer endothermen Refomierungsre- 
aktion, 

- einer CO-Shiftsttife (10) zur Umwandlung von lO 
im Reformatprodukt entiialtenem Eohlenmon- 
oxid in Kohlendioxid tiber die COShiftreaktion 
und 

- einer katalytischen Brennereinheit (3, 8, 9, 11) 
zur Warmeerzeugung durch kataLytische Verbren- 15 
nung eines Bren^a^ (5), wobeidie Brennerein- 
belt einen mit der Reformerstufe in Warmekon- 
takt stehenden Heizbereich (11) und einen dem 
Heizbereich vorgeschalteten, mit der COShift- 
stufe in Warmekontakt stehenden Kiihibereich (9) 20 
mit gegeniiber dem Heizbereich geringerer Ver- 
brenntmgskatalysatoraktivitat beinhaltet, da- 
durch gekennzeichnet, daB 

- das Brenngas (5) im Gegenstrom zu dem die 
CO-Shiftstufe (10) durchstrSmenden Reformat- 25 
produkt und zu dem die Reformerstufe (12) 
durchstromenden Ausgangsstoffeemisch durch 
den Kiihibereich (9) und den anscUieBenden 
Heizbereich (11) hindurchgeleitet wird. 

2. Reformierungsreaktor nach AnsprucH 1, weiter da- 30 — 

durch gekennzeichnet. daB die Reformerstufe (12) ei- 
nen stromaufwartigen Teil eines Reaktionsraums (1) 
bildet, in den die COSiiiftstufe (10) als stromabwarti- 
ger Teil desselben integiiert ist 

3. Reformierungsreaktor nach Anspruchl Oder 2, wei- 35 
ter dadurch gekennzeichnet, dafi der Kiihibereich (9) 
einen stromaufwartigen Tfeil und der Heizbereich (11) 

einen stromabwartigen TeU eines durchge henden 
Brennraums (3) der katalytischen Brennereinheit bil- 
den. 40 

4. Reformierungsreaktor nach Anspruch 1, weiter da- 
durch gekennzeichnet, daB die katalytische Brenner- 
einheit (3, 8, 9, 11) als Stufe zur selektiven CO-Oxida- 
tion des Reformatproduktes ausgebildet ist. 

Hierzu 1 Seite(n) Zeichnungen 
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